We review a recent development in a rigorous non-Born-Oppenheimer method, i.e., nuclear orbital plus molecular orbital (NOMO) method, which determines the nuclear and electronic wave functions simultaneously. The NOMO theory is an exact theory for the non-BO problem in principle; for example, full-configuration interaction formulation for a complete configuration space. Hartree-Fock equations for nuclear orbitals and molecular orbitals are derived for practical calculations. The usage of Gaussian basis functions for nuclear orbitals is discussed. We formulate the elimination of translational and rotational contaminations in the NOMO method. Furthermore, many-body effects such as nucleus-nucleus, nucleus-electron, and electron-electron correlations are investigated by applying the second-order Møller-Plesset perturbation theory to the NOMO method. The excited-state theories such as configuration interaction and generator coordinate method are examined to describe not only electronic but also vibrational excited states.
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上述の MP2 形式を TRF-NOMO/EN 法へ拡張することは 容易である。すなわち，式(4.5)-(4.7)の e-e, e-n, n-n MP2 エ r  o  u  n  d  s  t  a  t  e  F  i  r  s  t  E  x  c  i  t  e  d  s  t  a  t  e  S  e  c  o  n  d  E  x  c  i  t  e  d  s  t  a  t  e  T  h  i  r  d  E  x  c  i  t  e  d  s  t a t e Figure 9 . Coordinate dependence of the total energy in an HF molecule calculated by the TRF-NOMO/GCM technique (in hartree). 
NOMO/HF-gradient 法の数値検証
本節では，H 2 ，D 2 ，T 2 ，HeH + ，LiH，HF，NaH，HCl， KH，HBr，Li 2 ，B 2 ，C 2 ，N 2 ，O 2 ，F 2 ，Na 2 ，Si 2 ，P 2 ，S 2 ，法で得られた H 2 ，D 2 ，T 2 の核間距離を示す。得られた核 間距離は，MO 法及び NOMO 法ではそれぞれ平衡核間距 離 R e と平均核間距離 R 0 に対応する。 MO 法と NOMO 法に 対する実験値からの誤差，すなわちそれぞれ R e と R 0 から の差を括弧内に示している。 実験値及び MO 法で得られた R e は，H 2 ，D 2 ，T 2 に対してすべて等しい。一方，実験値 の R 0 は，H 2 ，D 2 ，T 2 の順で同位体効果により減少し，非 調和性のためにその長さは R e よりも長くなる。実際，実 験値の R e と R 0 の差は表 6 の括弧内に示すように H 2 ，D 2 ， T 2 に対してそれぞれ 0.0095，α Φ 0 として表すと， GCM 波動関数はそれらの線形結合で次のように書ける。 ( ) ( ) α Φ α Ψ α 0 GCM ∑ = C . (6.2) ここで，C(α)は座標の組αに対する GCM 重み係数を表し ている。これは以下の変分法により決定される。 0 ) ( GCM GCM GCM GCM = ∂ ∂ Ψ Ψ Ψ H Ψ C α . (6.3) すなわち， ( ) { } α C と ( ) { } α Φ 0 は CI 係数や励起配置に対する 単一行列式と類似している。よって，CI 係数を得るため の同様な手順が利用できる。しかし，GCM と CI 手法の大 きな違いは直交性であり， ( ) { } α Φ 0 は非直交となる。これ は異なる座標の組に属する NO と MO が直交していないた
